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論文内容の要旨
本論文では，量子力学と電磁気学の第 l 原理に沿って定式化されている非局所光学応答理論を用いて， r薄膜中の励起
子・励起子分子系に対するポンプ・プローブ分光」に関するこの理論の実用的定式化と， CuCl をモデル系とする大が
かりな数値計算を行った。解くべき問題は多くの未知数に対する連立3次方程式に帰着されたが，この際，共鳴・非共
鳴条件を詳しく検討することにより，結果に影響することなく数値計算量を減少させる有効な近似を見出し，それによ
り膜厚d=lμm程度まで計算可能となった。
この定式化を用いて，フ。ローブ光 (ω) の透過率，反射率，吸収率とポンプ光によるそれらの変化を数値計算した。そ
れらの信号強度が，膜厚と ωの値によって変化する様子から以下の様な知見を得た。ポンピングによる(1)励起子分
子準位への 2光子吸収と (2) サイズ量子化された励起子準位のシフト (optical Stark shift) 及び準位幅の共鳴増大
が起る。 (3)ωの光に対する内部電場と誘起分極は顕著な空間変化を示し 2光子吸収スペクトルとの明確な対応があ
る。 (4) 膜厚の増大と共に波数保存則が発達する。
次に，計算結果を東京大学・長津グループによる厚さ 1500 Å-23μmの CuCl薄膜の実験と比較した。その結果，
厚さ 1500λの薄膜については，実験結果を良く再現する事ができたが，厚さ 1μmの(実際的に十分厚い)薄膜につ
いては，上枝ポラリトンに対する共鳴形状が実験と異なる点，実際に現れる下枝ポラリトンに対する共鳴構造が小さく
しか現れない点で不満足な結果となった。これは，張が以前に行った，バルク誘電率の非線形変化という描像での計算
結果と同様であった。そこで張が定式化に用いた Haug による誘電率と，ここで用いた 3次の非線形感受率を解析的な
形で比較しその類似性を明らかにした。また応答の非局所性が理論中のと、のパラメーターにどのように反映されてい
るかを調べた。
更に，上述の理論と実験の不一致の原因として，実験に用いた試料に面欠陥が含まれていた可能性を考え，対応する
計算を行った。この際，面欠陥のモデルとしては励起子及び励起子分子の重心運動に対する無限に強い反発型の面状デ
ルタ関数ポテンシャルを用い，それぞれの重心運動の波動関数が面欠陥の位置でゼロになるとした。その結果，下枝ポ
ラリトンに対する共鳴構造は大きくなり実験との対応が改善されたが，上枝ポラリトンに対する共鳴形状は改善されな
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かった。この問題は実験の詳細な再検討と共に，今後の課題である。
以上により，非局所応答理論が非線形分光にも十分役に立ち，光エネルギーと試料サイズにより敏感に変化する誘起
分極と電磁場が豊かな物理現象に結び、つくことが判明した。なかでも重要なことは，共鳴条件下では，外部での波長が
試料より大きくても，内部電場の空間変化は顕著であり，尚かっその空間パターンは共鳴準位と共に大きく変化するこ
とである。
論文審査の結果の要旨
本論文は，最近開発され多角的な展開を見せている非局所光学応答理論を応用して，半導体薄膜における励起子系の
3次非線形光学過程のうち，これまでこの方法では扱われたことのない光学的シュタルク効果を理論的に考察したもの
である。この理論的枠組みは物質系の量子論的コヒーレンスを保存する応答理論で，メゾスコピック系の応答を広いサ
イズの領域にわたって記述することのできる有効な方法であり，考察した非線形過程はポンプ光で励起子・励起子分子
間の選移を強励起したとき励起子領域のプローブ光スペクトルに生じる変化を見るものである。
この応用に対する定式化の重要な眼目の一つは，一般論から期待される多元連立3次方程式において，物理的考察か
ら重要な項と不要な項とを識別し，サイズ(膜厚)の大きな系まで数値計算が可能になるような有効な近似法を見いだ
すことであったが，本論文では共鳴条件の正確な考察から極めて単純な結果を得た。すなわち，ポンプ項はそれ自身を
線形の範囲で解き，その結果をプロープ光に対する非線形繰り込み項として用いれば良いことが分かった。この結果 1
μmまでの膜厚まで数値計算が可能となった。これにより，励起子・励起子分子閣の遷移における波数選択則が膜厚増
加とともに成長する様子や， 2光子吸収や光学的シュタルク効果がこの方法でどのように記述されるかを詳しく検討す
ることが可能となった。
100 -500A の膜厚領域では，励起子のサイズ量子化準位の間隔が準位幅にくらべて十分大きく，プローブ光をさま
ざまなサイズ量子化準位に共鳴(または非共鳴)させることが意味をもっ。プローブ光スペクトルのポンプ光エネル
ギーに対する依存性は，フ。ローブ光が誘起する分極の空間変動の大きさと型に強く依存するが，それはプローブ光がど・
の準位に共鳴するかに依って大きく変化する。この様子は上述の非線形繰り込み項によって簡潔に記述されることが
わかった。プローブ光エネルギーを固定したポンプ光に対するスペクトルは「励起子準位のシュタルクシフト J í励起
子分子への 2光子吸収J íポンプ光による励起子準位幅の増加」の 3 つの異なる効果を同時に含むことも示された。
1μm膜厚領域ではポンプ光の波数はサイズ量子化波数の間隔よりずっと大きく，励起子・励起子分子聞の遷移は波
数空間で垂直ではない。この場合のポンプ・フ。ローブスペクトルは(厳密な波数選択則の成り立つ)バルクで期待さ
れるエネルギー位置に大きな構造を示し，膜厚有限の反映である干渉縞とバルクの反映である波数選択則が共存する。
また干渉縞のポンプ光によるシフトからサイズ量子化励起子のシュタルクシフトが見いだされた。
この理論を「ポンプ効果を含むバルク誘電関数と表面での付加的境界条件」を組み合わせた既存の理論と比較した
が，両者は数値的のみならず解析的にもよく似ていることがわかった。これより，上述のシュタルクシフトがバルク励
起子準位の期待されるシフトによく対応していることが理解される。 10 -20μmの薄厚に対するポンプ・フ。ロープ
実験の結果で説明されていない部分を理解する試みとして，面欠陥を含む薄膜についても上と同様な計算を行った。
以上のように，本論文は非局所応答理論の新しい応用分野を開拓し，物質の量子論的コヒーレンスを反映する形で，
半導体薄膜のポンフ。フ。ローブ型の非線形光学効果を明瞭に記述する結果を導いた。よって博士論文に値するものと判
定する。
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